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1．　はじめに
　遷移金属の表面磁性に関する研究は、最近理論、実験ともめざましい進
歩をみせている。理論では表面の電子状態に関する詳細なバンド計算が行
われており、実験も種々の方法による多面的な接近が試みられている。
　実験の中で比較的初期から行われている方法は，光電子放射と電界放射
である（1）。これは金属内の電子を光子吸収または電場を加えることにより
外部へひっぱり出し，放出された電子のスピン状態を測定して磁性につい
ての情報を得ようというものである。なお実験が始められた当初は，表面
研究だけでなくスピン偏極電子線をつくり出すこと自体にも興味がそそが
れていたようである。
　次に、スピン偏極電子線を用いた低速電子線回折がある（2）。これは，回
折強度のスピン依存性を調べるわけであるが，このような測定が可能にな
ったのは適当な偏極電子線源が開発されたためである。現在は円偏光によ
り励起されたGaAs光電子が用いられている（3）。
　三番目として、表面散乱イオンによる電子捕獲スペクトPスコピー
（Electron－Capture　Spectroscopy以下ECSと略す）があげられている。
これも，光電子放射や電界放射と同様表面電子を外へとり出すわけである
が，電子は裸で出てくるのではなく表面反射で生じる中性原子や負イオン
に束縛されている点が上述の2つと異なっている。したがって、電子の情
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報はこれらの原子，イオンを通して解析されることになる。最近この方法
を用いると，巨視的な表面磁性だけでなく磁区構造に関する微視的な知見
も同時に得られることがRauら④によって示され，他の方法にはないユ
ニークさが注目されている。本稿ではRauらによる一連のECS実験（4）（5）
を紹介し，その結果を系統的に測定が進められて光電子放射と比較して，
遷移金属の表面磁性研究を概観することにしたい。
2．　ECSの歩み
　1957年，Zavoiskii（6）は強磁性薄膜に軽イオンを入射させ電子捕獲を起
させることによって，結晶内電子のスピン偏極が調べられることを提言し
た。このアイデアはその冷しばらくして研究が盛んになったイオンチャネ
リングを利用して実行に移された（つまり初めは表面の研究として出発し
たのではなかった）c
　最初の実験は1969年Kaminsky（7Uこよって報告されている。彼は，重
陽子D÷を飽和磁化した強磁性Ni単結晶にチャネリングさせ，電子捕獲i
を起した中性重水素原子DOを解析してNi　34電子のスピン偏極を測定し
た。つついて，Feldmanのグループ（8）が追試を行ない，　Kaminskyの実
験を支持する結果が得られた。さらに次節で述べるようにこの現象では電
子の偏極が重水素原子核の偏極に移るため，チャネリング法で得られる
DOは偏極イオン源としても利用できるのではないかと期待された（9）。
　一方、理論による説明は1970年Ebel（10）によって行われた。彼の考えは，
電子捕獲で生じたDOがチャネリング中に電子損失を起こし，再びD＋に
戻るさい，Ni3d電子は上向きスピンと下向きスピンの占有状態が異なる
ため，スピンの向きによって損失確率に差ができ，それがDO内に束縛さ
れている電子の偏極をひきおこすというものであった。
　ところが，チャネリングの研究が進むにつれ事情は一変してしまった。
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というのは，D＋のような軽イオンは金属内に入射すると，金属の自由電
子によるスクリーニング効果のため安定な電子の束縛状態ができにくいこ
とがわかったのである。Kaminskyの実験でいえば，　Ni内部でD＋は
DOに成りにくくイオンのまま走りつづけることになる。つまり，電子捕
獲は結晶内部では起きないことになる，そうだとすると，当然のことなが
ら電子損失も起きずEbe1の理論は適用できないことになってしまった。
　さて，1970年代に入ると固体表面，界面の研究が物理学の重要な分野と
して発展してきた。それとあいまってKaminskyの実験も実はイナンが
結晶を射出する瞬間，表面にある電子を捕獲する過程を見ていたことが明
らかにされた。つまり，DOの電子スピンはそのまま強磁性体表面のスピ
ン状態の情報をもたらしてくれるわけである。
　1973年，RauとSizmann（5）はNi単結占1」のいろいろな結晶面に対しす
れすれの角度でDトを入射させ，表面反射のさい中性DOになった粒子の
群群を調べ，表面磁性の測定に成功した。なお、チャネリングを表面散乱
に置き換えた点を除けば，実験の原理はKaminskyのアイデアがそのま
ま利用された。
　その後，RauとEichner（4）はこの方法をさらに発展させ，　DOだけでな
く2電子捕獲を起して生じたD一（重水素負イオン）の解析も行ない，表
面磁性のより詳しい測定方法を確立した。これが現在ECSと呼ばれる研
究手段である。
3．ECSの実験原理
（a）1電子捕獲過程
　すでに述べたように1電子捕獲過程を利用して電子の三極を調べるアイ
デアはKaminskyよるものであるが，それを表面に応用したRauらの実
験装置ω（図1参照）によりその原理の概要を述べておこう．
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　　　　　　　図1．ECSの実験装置
　　　　　　（R、・とEi，』nerの論文ωよ・）弓1用）
（1）一（7）イオンビーム集束スリット，（8）強磁性体試料（入射
ビーム方向に垂直な方向に磁化），（9瀞電コンデンサー，⑩
1電子捕獲実験用の0．8mTの弱磁場（磁場の方向は（8）と平
行），ωT・Ti標的，働一㈲α粒子用半導体検出器，（1の一㈲
Faradayカップ。
　まず，十分に集束したエネルギー150keVのD＋ビームを飽和磁化した
強磁性Ni表面（hk1）に入射角。．2。で入射させる。磁化の方向は表面に
平行で，その方向が量子化軸（Z軸）になる。表面で反射した後，ビーム
はイオンのままのD＋，1電子捕獲を起した中性DO，そして次に論じる
2電子捕獲の結果生じる負イオンD『の三種類に分れるが，これらは電場
によって峻別される。さて，ここで検出の対象となるのはDQであるが，
これは0．8mTの弱い磁場を通過した後，　T－Ti標的に衝突してT（d，　n）α
の核反応を起こす。ここで放出されたα粒子の強度を，DOビームの進行
方向に垂直な平面内のz，ア方向に置れた半導体検出器（SSD）で測定す
る。以上が実験の手順であるが，なぜSSDに飛び込んでくる縦粒子の強
度からNi表面電子の情報が求まるのかを以下に述べてみよう。
　Ni表面電子の偏極度はスピンが9軸方向に平行・反平行の電子の数を
それぞれ1V↑，1＞↓とすると
　　P＝1》↑一N↓　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）
　　　　　N↑＋N↓
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で定義される。D＋が電子を1個捕獲する確率は，スピンの向きに依存し
ないと考えてよいので，（1）式のPはそのままDO内の束縛電子の平均偏極
度に等しくなる。このDOビームが弱い磁場内を十分時間をかけて通過す
ると，超微細相互作用により電子の偏極が重水素核の偏極に移行する。こ
こで十分時間をかけてという意味は，核の磁気モーメントのLarmor周
期に比べDOの磁場通過時間が長いことである。このようにして弓偏回し
たDOビームは，前述の核反応を起してα粒子を放出するが，その断面積
はs波共鳴を仮定すれぽ
　　・（φ）一・・〔1一去（・ω・・φ一1）ら・］　　　　（・）
で与えられる（7）。ここでφはα粒子の放出方向とz軸のなす角，σoは入射
核に偏りがないとぎの断面積，P22は核のテンソル偏極である。つまり，
重水素核の偏りはα粒子の強度に②式の角度依存性を生じさせることにな
る。そこで図Rこ示すように，φ＝0。と90。にSSDを置くと，それぞれ
の断面’積の比は
　　・薪ろ・一一零細　　　　　　　　　　（・）
となる。そして最終的に捕獲された電子の偏極度（1）と（3）式で与えられる断
面積の比の関係は
　　・日曜1論一・］／［gllll）・・］　　　　（・）
で与えられる④（5）。このように，①電子捕獲，②超微細相互作用，③核反
応という三つの素過程をうまく組み合わせることによりNi表面のスピン
状態が解析できるしくみになっている。なお，Niは飽和磁化してあるの
で磁区のスピン方向は揃っており，その意味は表面全体にわたる巨視的な
’磁性を見ていることになる。
（b）2電子捕獲過程
　こちらは，（a）と同じ入射角で100keyのD＋ビームを消磁したNi
表面で反射させる。反射後，ビームは電場によってD＋とD一に分けられ，
2つのFaradayカップを用いて正負イオンビームの電流が同時計測される。
　ところで，D｝内の2つの電子には，スピンが互いに平行な三重項状態
D『（1s2s）と反平行な一重：項状態D一（1s2）が考えられる。ところが，負水
素イオンH｝には一重項状態しか存在し得ないことがHi11（11）の計算によ
って示されており，これはそのままD一にもあてはまる。つまり，スピン
が反平行な電子の対だけが捕獲されることになる。一方，結晶は消磁して
あるので・磁区のスピンは乱雑な配列をしている。しかし，D＋と結晶表
面が相互作用を起こす距離は磁区の大きさに比べてはるかに小さいため，
捕獲されるのは同一磁区内の2電子となる。ということは，消磁した結晶
全体としてはスピンの向きが乱雑でも磁区単位では揃っているため，　D一
が形成される確率は強磁性体の場合にきわめて小さくなる。つまり，（a）
とは逆に2電子捕獲を利用すると微視的な表面の強磁性を調べることが可
能になる。これに対し，非磁性表面（たとえばCu）では巨視的にはもち
ろん微視的にもスピンの偏りはないのでD＋の形成確率は強磁性体に比べ
大きくなる。
　そこで，偏極度は次のように評価できる。いま，反射ビームのうちD＋
とD一の割合をそれぞれ1＋，「と表わすと，NiとCu表面における両
者の比は
R・・一i1『F）詞砿一（多）伽
である。一方，両金属表面でスピンが上向き（または下向ぎ）の割合をそれぞ
れπ翅，〃σ％と書くと，上で述べた理由から
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　　驚一驚　　　　　　　　　（・）
が成り立つ。ところで，Cuの場合電子の偏りはないので，（1）式は，
Pσ。＝0，1V↑＝N↓となる。電子の数：をN↑＋N↓＝1と規格化すれば，
”σ。＝0．5になる。Niについては（1）式を変形して
　　…一二（1一隊D
となる。したがって㈲式より
　　隊同齢　　　　　　　（・〉
が得られる。つまり，D＋とD一ビームの強度比をNiとCu（一般に非磁
性表面）について測定すれば，Niの偏極度が求まることになる。もしも
Niに偏りがなければ，　RNZM～σ。となりPM乞盤0になる。逆にNiの偏
りが大きくなると，それだけ1恥は小さくなり，R晒→0につれて1恥4
→1になることを⑥式は表わしている。
4．Ni表面のスピン法面
　表1は，いろいろな結晶表面＠ゐ」）についてRauとEichner（4）が測
定したNiの偏極度Pである。
　前述した入射条件のもとで，D＋は表面から約2Aの距離で反射される
が，この領域でイオンに捕獲されたのはもっともエネルギーの高いフェル
ミ準位を占める電子が主になる。表面に簡単な階段関数型の井戸ポテンシ
ャルを仮定すると，電子が結晶外へしみ出す距離は
　　・耀（σ一・））一1　　　　　　（・）
程度になる。ここで，σはポテンシャルの深さ，Eはポテンシャルの底を
基準にした電子の運動エネルギーである。フェルミエネルギーの電子では
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表し　Ni妻面のスピン偏極度
　　　　　　　　　　（RauとEicLnerの論文ωより引用）
（hkl） 103RM
2電子捕獲
　103Rc。
ECS
lP1
1電子捕獲
　　P
光電子放射
P
（110）
（100）
（111）
（12D）
0．35
1．45
3．05
4．62
5．70
5．25
5．75
5．37d
0．94
0．72
．0．47
0．14
一〇．96
－0．64
－0．45
十〇．15
一〇．95a
－0．30b
－0．45c
a．参考文献（13）b．参考文献（14）c．参考文献（15＞d。このRはCuの多結晶に対する値
σ一Eは仕事関数wに対応する。　確は（励りに依存するが，Niでは
約5eVで（表2参照），電子のしみ出し距離αはイオンの表面に対する接
近距離と同程度になる。
表2．NiとCuの仕事関数W（eV）
（R。。とEi，h，erの言紋（4）より引用）
（hkl） Ni Cu
（110）
（100）
（111）
5．04
5．22
5．35
4．48
4．59
4．98
　さて表1の結果であるが，1電子捕獲と2電子捕獲によるPの値はよ
く一致していることがわかる。Cuの場合，（競のによるWの変化4W
は0．5eVになるが，　Rσ。の値は（触’）にあまり依存せずほぼ一定にな
る。これに対し，Niでは∠WはCuよりも小さく0．31eVあるが，逆
にR謳は面によって1桁の違いがある。これは，D一の形成確率がWの
大小よりも，前節で述べたように主として表面電子の偏りに依存している
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ことを示しており，簡単な近似ながら⑥式がPの測定に有効であること
も明らかである。しかしながら，一方においてRN奄／1～σ、の計算を行うと
き，　NiとCuで同じ＠のを取らなければならない必然性はみあたら
ない。フェルミエネルギー近傍のしみ出し電子を捕獲するのだとすれぽ，
むしろ躍がなるべく近い値の面を用いて計算した方が今の段階では適当
といえるのではないだろうか。
　さて，1～の温度に対する変化もRauら④によって測定されているが，
それによるとCurie温度丁，を越えて2T，に達してもRに急激な変化
はみられない。この結果は・温度がT，以上になっても局所的な強磁性は
消失しないことを示し興味深かい。
　表1には、比較のため各（触のについて行われた光電子放射による偏
極度Pq2）～（14）があげられている。一般に光電子の偏極度は，光子のエネ
ルギー加の関数P（加）になるが，表1の値は光電子放射のしきい値で
のPを選んである。これは，フェルミ準位近傍の電子が捕獲されたとす
る仮定に対応させるためである。ただしP（んリ）はしきい値付近で急激な
変化をする場合が多い。0．1eVオーダーρ）エネルギー幅でPの符号が反
転することもある。したがって、フェルミ準位からわずかでもずれると
Pの値は大きく変化するので，ECSのデータと比較するにはどの程度ま
で電子のエネルギー幅をみるかにより，話はだいぶ変わってくる。このよ
うな点を考慮すると，今の階段ではあまり定量的な比較の差し控えるべき
かもしれない。
　光電子放射の分野では最近，表面ブリルアンゾーンの特定な対称軸に沿
った電子状態を調べる試みがなされている（15）（16）。また，Stonerギャッ
プや磁気交換分裂の値を評価し，詳細なバンド構造の解析も可能になって
いる。表面の研究というのは，なかなか一筋縄ではいかない場合が多いが，
このように複数の測定方法が確立されつつあることを考えると，それぞれ
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の利点をうまく組み合わせることにより今後の成果が期待できるものと思
われる。
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